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Abstract Of FR 2704953 (A1) 
The invention relates to a method producing a non- 
linear optical array in which thin sheets of non-linear 
crystalline materials are stacked so that the sine of 
the non-linear coefficient of the stacl< is alternately 
positive and negative, the stacl< is then heated to a 
temperature such that, since the thin sheets are in 
contact with each other, there is chemical adhesion 
between the faces of the thin sheets. This chemical 
adhesion may occur by atomic rearrangement at the 
internees of the thin sheets. Application: non-linear 
optical array for optical devices such as frequency 
doublers, frequency mixers and parametric 
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{§4} Roseau optique non-lintaire et procddd de realisation. 

(S^ L'invention conceme un procSd^ de realisation d'un 
reseau optique non-lineaire selon lequel on empile des la- 
mes de materiaux cristailins non-lineaires de fa9on que le 
signe du coefficient non-iineaire de I'empilement est aiter- 
nativement positif ou nSgatif, puis on chauffe d une tempe- 
rature telle que, les lames etant en contact ies unes avec 
les autres, on ait une adhesion chimique entre ies faces de 
lames. Cette adti6sion chimique peut se faire par rearran- 
gement atomlque aux interfaces des iames. 

Application: Reseau optique non-lineaire pour dispositifB 
optiques teis que doubleurs de frequences, meiangeurs de 
frequences, osdliateurs parametriques. 
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KESBAU OPTEQTJE NON -LINEAIRE ET PROCEDE DE REALISATION 

L'invention conceme un reseau optique non-lineaire et son precede de 

realisation. 

S Les operations de converaon de fr^uence optique, basees sur des 

processus non-lineaires d'ordre 2 (doublage de fr&iuence, melange de frequences, 
fluorescence ou oscillation parametrique), necessitent pour etre efiScaces, que soit 
verifi6e une condition d'accord de phase entre d'une part la polarisation non-lin&ire 
uiduite par Tilluraination incident, et d'autre part les ondes engendrees par I'interaction 
10 non-lineaire. Si Ton considere le cas le plus general de trois ondes 1, 2 et 3 
interagissant dans le cadre d'un processus non-lineaire d'ordre 2, les frequences 
optiques respectives wj, W2 et W3 de ces trois ondes doivent ^galemeot verifier la 
conservation de I'energie photonique exprimee par : 

(1) wi+W2 = W3 

IS La condition d'accord de phase s'6ciit, elle : 

(2) nj . wi + n2. W2 = n3 . w3 

oCl n|, n2, n3 sont les indices de refractions du materiau consider^, aux frequences 
optiques wi, W2 et W3 respectivement. 

En general, la condition (2) n'est pas satisfaite d'embl6e du fait de la 

20 dispersion spectrale de I'indice de refraction (nj * n2 * nj). II est alors possible 
d'avoir recours a des materiaux non-lineares bir6ftingents pr&entant un coefiBcient 
non-lineaire qui permette I'interaction entre les ondes 1, 2 et 3 polaris^es suivant au 
moins deux axes difierents. Par exemple, on pent aboutir k I'accord de phase 
recherche en utilisant une onde 1 polarisee suivant un axe x, une onde 2 poIaris6e 

25 suivant un axe y et une onde 3 polarisee suivant un axe z, de telle sorte que : 

(3) ni^x-wi + n2,yW2 = n3,z-W3 

oil nj^x 6st I'indice "vu" par I'onde 1, n2 ^ est I'indice "vu" par I'onde 2, et n^^ est 
I'indice "vu" par I'onde 3. Neanmoins, cette technique d'accord de phase limite de 
maniere tres sensible les materiaux exploitables qui doivrat presenter des nonr 

30 linearites et une birefringence compatibles avec cette tedimque d'accord de phase. On 
se prive en particulier de I'emploi de coeffidents noorlineaires tr^s Aleves dans catains 
materiaux qui ne permettent pas I'accord de phase par birefringence. Or une autre 
methode rend possible I'accord de phase recherch6. H s'afft du Quasi-Accord de Phase 
(QAP) qui consiste a perturber periodiquement llnteraction non-lineaire afin de 

35 compenser le dephasage accuraule a cause de la dispersion conime cda est d^crit dans 
le document J.A. Armstrong, N. Bloembergen, J. Ducuing and P.S. Pershan, 
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"Meractions between light waves in a nonlinear dielectric". Physical Review, Vol 
127, n" 6, pp. 1918-1939, 1962. Lorsque I'operation suivante est v6rifi^ : 

(4) Aw = n3 .W3 - nj.wi - n2.W2 = m.c/A 

le QAP est obtenu dans I'ordre m (entier). c represente la celerite de la lumi^e dans le 
5 vide et A la periode de la perturbation mise en jeu. Paimi les perturbations qui 
peuvent etre envisagees, la modulation du coefficient non-lineaire utilise, et mieux 
encore la modulation de son signe, est la plus efficace. Dans I'ordre 1, le QAP conduit 
a changer le signe du coefficient non-lineaire toutes les longuairs de coherence Lc. 
Cette longueur qui correspond a la longueur minimale au bout de laquelle le 
10 dephasage a compenser a atteint tc, est donn^ : 

(5) Ak.Lc=Jt 

oil Ak=2.7C.Aw/c 

Lorsque le QAP est obtenu dans I'ordre 1, on a bien : 

(6) A=c/Aw=(2.7c.c)/(Ak.c) 
15 A = 2.Lc 

Pour attdndre le Qud Accord de Phase dans rordre 1, il est aussi posable 
de placer les unes k la suite des autres lames de mat&iau d'^aisseur Lc mais dent le 
signe du coeffident non-lin^e est diaqg6 i chaque lame. Ced peut Stre obtemi en 
alternant periodiquement I'orientation des lames assod^ comme rq)r6seat6 sur la 
20 figure L 

L'objet de I'invention conaste non pas & assodor ces lames en les 
maint^iant mecaniquement de maniere ind^endante comme cda est r6alis6 dans le 
document D.E. Thompson, J.D. Mc Mullen, and D3. Anderson, "Second Harmonic 
generation in GaAs "stack of plates" using high power CO2 laser radiation". Applied 

25 Physics Letters^ Vol. 29, n" 2, pp. 113-115, 1976 mais i les assenibler de mani^ 
solide les unes aux autres par des techniques fondles sur le rearrangement atomique 
aux interfeces concern^ (voir le document YH. Lo, R. Bhat, DM. Hwang, MA. 
Koza, and T.P. Lee, "Bonding by atomic rearrangement of DnP/EnGaA^ l.S \m 
wavelength lasers on GaAs substrates", Applied Physics Letters 58 (18), pp. 1961- 

30 1963, 1991). Ced aurait pour cons^uence de reader un mat&iau "massif mais 
periodique petmettant I'accord de phase et pouvant Stre realise k partir de cristaux aux 
propriety non-lin6aires tres elevees. 

L'invention conceme 6galement un proc6d6 de realisation d'un r^seau 
optique non-lineaire comportant un mpQement de lames de nmteriaux cristallins non- 
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lineaires dont le signe du coefScient noit-Iin^ure est ateemativement altemativenient 
positif et negatif caracterise en ce qu'il comporte : 

- une premiere etape de realisation' descfites lames ; 

- une deuxieme etape d'empilem^ de ces lames ; 

5 - une troisieme etape de chau£&ge de I'^npilonent de lames pour r^aliser 

I'adhesion chiraique entre elles des faces des lames. 

L'invention concerae egaleraent un r&eau optique non-Iin&ire 
comportant des altemances de couches de materiaux non-lineaires pr^sentant des 
altemances de signes de coefficients non-lineaires, caracterise en ce qu'il comporte 
10 une altemance monolithique de lames de mat^iaux clistailins non-lineaires de m§me 
nature ou non dont les signes des coeffidents non-lin&iires sent aitemativ^nent 
positifs et negatifs. 

Les differents objets et caracteristiques de l'invention apparaltront plus 
clairement dans la description qui va suivre et dans les figures ann^ees qui 
15 repr^sentent : 

- la figure 1, une illustration de dispositif connu dans la technique ; 

- la figure 2, un dispositif sdon l'invention ; 

- la figure 3, un proced^ de realisation sdon l'invention. 

Dans ce qui suit nous allons d^crire un exemple de proc^de de 
20 construction selon l'invention d'un mat^riau artifidd et monolithique a partir d'un 
mat^au non-lineaire de base. Parmi les processus de conversion de fir^uence que 
nous avons evoques, prenons I'exemple du doublage de fiiequence d'un laser CO2 
^mettant k la longueur d'onde de 10.6 \m. Pour le mat^riau de base consid^rons le cas 
du GaAs, un materiau du groupe 43m i fort coeffident non-lin&ire mais non 
25 exploitable par les techniques d'accord de phase habituelles fond^ sur la 
birefiingence. Four une telle interaction la longuoir de coh&ence Lc est d'mviron 107 
fun, dimendon compatible avec la realisation de lames d'epaisseurLc. 

Pour realiser la structure on utilisoa par exemple des lames de GaAs dont 
le plan est perpendiculaire a la direction [1, 1, 0] afin de b^^der du coeffident non- 
30 lin6aire d^e (> 100 pm/v). De fa(on plus g^6raie on utilisera des lames de materiau 
cristallin dont le plan est perpendiculaire i une direction [1, 1, 0] ou [1, 0, 1] ou [0, 1, 
1]. Ces lames seront polies sur leurs deux feces pms soigneusement prepar^es dans 
des conditions simil^es k celles couramment utilise pour I'epitaxie de ce t^e de 
materiaux. Ces lames sont mises en contact par leura feces polies en prenant soin 
35 d'altemer pdriodiquement le signe de I'axe, [1, 1, 0] par exemple. Ensuite on pourra 
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porter rempilement ainsi constitue a une temperature suffisante pour realiser 
"I'adhesion" des lames aux interfaces. On pourra eventuellement exercer une pression 
suivant I'axe de I'empilement pour etablir un meilleur contact entre les lames et 
&voriser I'adhesion (figure 3). Cette operation pourrait ^e par exemple realist dans 
5 un biti d'epitaxie par jets mol6cuIaires dans des condttions de temperature (-< 600°C) 
et de pression (ultravide) similaires k celles cammaaat utilisees pour I'^tajde du 
materiau considere. La temperature i laquelle se M cette operation pourra se fiire, 
par exemple, a une temperature in^eure, ou avoianant la tenqi&ature 
d'epitaxie des materiaux utilis6s. L'adhedon est consecutive a un rearrangemoit 

10 atomique s'operant aux inter&ces. Aprds la desorption des oigrdes natifs, les sur&ces 
en contact deviennent trSs reactives et de nouvetles liaisons chimiques apparaissent 
entre les deux sui&ces. Ce processus est energ^tiquement plus favorable qu'une 
reconstruction independante des deux sur&ces. Les dislocations induites sont ainsi 
limitees a des distances trSs courtes de part et d'autre de llnter&ce. On obtient aind- 

15 un materiau artificiel et monoliUiique au coeffident non-lineaire periodique, mais ne 
presentant pas de modulation d'in^ce. Ce dernier point est particuli^ment important 
puisqull garantit en prindpe I'abs^e de pertes optiques par reflexion aux interfices. 
Ce nouveau materiau est done utilisable dans les mSmes conditions qu^m materiau 
massif courant, mais il presente une dispersion e&bctive q'ustee (par le chobc de la 

20 periode) k I'interaction envisagee. 

Bien entendu la realisation de ce type d'enq>ilement n'est pas limitee au 
seul GaAs mais pourrait 6tre menee k partir d'autres cristaux de base. Cest par 
exemple le cas des elements du groupe 43m (InP, GaSb, CdTe, ZnSe^ ZnTe, GaP, 
InAs, InSb, ...) qui presentent en general de forts coefficients non-lineaires et dont la 

25 longueur de coherence correspondant aux diverses interactions nonriineaires 
envisagees est compatible avec la preparation des lames constituant I'empilement 
D'autres types de materiaux dotvent egalement Stre consid&es pour leurs proprietes 
non-linemres remarquables et/ou une di^ernon particulieremoit &ible conduisant k 
une longueur coherente eievee (Te, Se, CdGaAs2, AgGaSe2, ZnGeP2, ..•)• l^ans le 

30 cas oil la longueur de coherence, du &it de sa petitesse, ne permettrait pas la 
preparation de lames, il est toujours possible de realiser le Quasi-Accord de Phase 
dans un ordre m superieur & 1. Si on reste dans le cas qui vient d'Stre decrit de 
I'altemance periodique du signe du coeffident non-lineaire, m doit &ie impair et 
repmssNir de chaque lame doit correspondre au m^ nombre impair de longueurs de 

35 coherence. Sont egalement revendiqu^ les empilements qui feraient intervenir deux 
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raateriaux difierents presentant des coefficients nonrlmeaires differents (GaAs, IhP, 
...), le cas extreme correspondant a Mtonance de deux materiaux dont I'un ne 
possede pas de coefficient non-Uneare d'ordre.2 (GaAs/Si, fcP/Si, ...)• 

L'operation du doublage de frequence n'a ^e utilisee qu'i titre indicatif et 
5 d'autres types de converaon de frequences pourraient heuSSd&r directment de 
I'invention. C'est le cas par exemple du melange de frequences et de rosdllation 
param^rique. Dans ce dernier cas, la possibilite de disposer d'un materiau k fort 
coefficient non-lin^aire et simultan^ment k &ibles pertes optiques est particuU^ronait 
&vorabie car le cristal doit Stre ins^ dans un resonateur. 
10 Enfin concemant le proc^l d'adheaon des lames, une alternative pounwt 

consister k mettre en oeuvre une technique de difSision localise aux inter&ces, cdle- 
ci pouvant impliquer des conditions difi^r^ites (par exsmple une temperature plus 
importante) telle qu'une temperature sup&ieure k la temperature d'6pitaxie des 
materiaux utilises. 

IS Ainsi, llnvention conceme la fibrication de mat^iaux monolitiiiques 

artificiels dont la dispersion est ajust^e afin d'optimiser le rendement des interactions 
optiques non-Iinemres d'ordre 2, en imprimant k ces cristaux une modulation 
periodique de leurs propriet^s non-lin6aires. A partir d'un cristal de base choisi pour 
sa forte non-lineaiite mais non plus necessairement pour la compatibility de ses 

20 proprietes de birefringence avec les techniques habituelles d'accord de phase, on 
realise ces materiaux artificiels en associant de &9on solide des lames d'orientations 
ahemees dont l'q)aisseur est ajustee pour llnteraction optique non-lineaire envisagee. 
L'adhesion des lames est assuree par le rearrangement atomique survenant aux 
difierents inter&ces lors d'un traitement tiiermique. Cette technique permet de 

25 concevoir des materiaux artifidds utilisables dans les m&nes conditions que les 
materiaux masafi courants mais dont les non-linearites sont bien mieux es^loitables. 
Us devraient Sti^e directement utilisables dans des dispositifi du type doubleur de 
frequence, meiangeur de frequences et oscOlateur parametrique^ qui verraient ainsi 
leur efficacite fort»nent augmentee. 

30 
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revendicahons 

1. Frocede de realisation d\m reseau optique non-lindaire comportant im 
empOement de lames de mat^riaux cristallins nonrlih^aires dont le dgne du coeffid^ 
n(Hi-lin6aire est altemativement positif et n^gatif caract&ise m ce quit comporte : 

- une premie etape de realisation desdites lames ; 

- une d^ndeme etape d'empilement de ces lames ; 

- une troisieme etape de chauf^e de I'emiMlement'de lames pour reallser 
Fadhesion chimique entre elles des faces des lames. 

2. Precede seloa la revendication 1, caracterise en ce que la tFoisidme 
etape est realisee a une temperature inferieure ou avoisinant la temperature d'epitaxie 
la plus &ible du ou des materiaux constituant les Iames< 

3. Frocede selon la revendication 1, caract^se en ce que la tiroisi^e 
etape est realisee k une temperature superieure k la temperature d'^itaxie des 
materiaux constituant les lames. 

4. Frocede selon la revendication 1, caracterise en ce que I'adhesion 
chimique de la troisieme etape est obtenue par rearrangement atomique aux interfkces 
entre les lames. 

5. Frocede selon la revendication 1, caracterise ea ce que la troiaeme 
etape de chaufiage se fait avec des forces de pression s'exerpant sur Fempilement de 
fagon a compiimer les faces des lames les unes contre les autres. 

6. Frocede selon la revendication 1, caract&ise en ce que la deuxieme 
etape prevoit un empilement de lames d'un mSme materiau. 

7. Frocede selon la revendication 1, caracterise en ce que la deuxieme 
etape prevoit un empilement de lames de coefBdents non-lineaires differents en 
valeurs absolues. 

8. Frocede selon la revendication 1, caracterise en ce que la troisieme 
etape de chauffage se fait sous ultravide. 

9. Frocede selon la revendication 1, caracterise en ce que les lames sont 
en materiaux appartenant au groupe de symetrie 4 .3 m. 

10. Frocede selon la revendication 1, caract^se en ce que chaque lame 
poss^e un axe cristanographique [1, 1, 0] oa [1, 0, 1] ou [0, 1, 1] popendiculaire k 
ses faces principales. 

11. Frocede selon la revendication I, caracterise en ce que les lames sont 
en AsGa et que le chaufi^e se &it a une temperature in^eure ou avoisinant 600X. 
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12. Reseau optique non-lineaire comportant au moins une altemance de 
couches de materiaux non-lineaires presentant des signes de coefiBcients non-lineaires 
altemes, caracterise en ce qu'il comporte une altemance monolithique de lames de 
materiaux cristallins non-lineaires de mgme nature ou non, dont les signes des 

5 coefBdents non-lineaires sent alteraativement positife et negatifi. 

13. Reseau optique selon la revendication 12, caract^ise en ce que les 
lames adherent entre elles grSce it un rearrangement atomique aux inteifices entre les 
lames. 

14. Reseau optique selon la revendication 13, caract^ris^ en ce que les 
10 lames sont toutes en un meme materiau mais que les lames presentent des orientations 

cristaOines altemees. 

15. Reseau optique selon la revendication 13, caractdisS en ce que les 
lames sont de deux types de mat^anx de co^Bdoits non-Jin&ures de valeurs 
diff^rentes, les deux types de lames etant altones. 

15 16. Reseau optique selon la revendication 12, caracteris6 en ce que les 

lames en mat^aux cristallins sont realist k partir d'36ments du groupe de ^^e 
4.3 m. 

17. Roseau optique selon la revendication 12, caract^s6 en ce que 
chaque lame possSde un axe cristallogr^hique [1, 1, 0], ou [1, 0, 1] ou [0, 1, 1] 

20 perpendiculaire i ses faces principales. 

18. Reseau optique selon la revendication 12, caiBct&is6 en ce que 
certaines lames au moins sont en GaAs. 
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